














The 226Ra-210Pb and 228Ra-228Th ages were obtained for barite 
crystals of 9 samples in the hydrothermal sulfide deposits collected from the 
Okinawa and the Southern Mariana Troughs.  
Firstly, the measurement system was calibrated with standard 
samples which were synthesized in the present study. Pitchblende was mixed 
with powdered quartz to make a U standard. Th(NO3)4・4H2O was mixed 
with NaCl to make a Th standard. KCl was used as a K standard. It was 
confirmed that the U, Th and K concentrations obtained for GSJ (Geological 
Survey of Japan) samples (JG-1a, JG-3, JB-3, JR-1 and JA-2) are consistent 
with the literature values.  
It was shown that 222Rn, a nucleus between 226Ra and 210Pb, does 
not escape from barite crystals extracted from hydrothermal sulfide deposits, 
indicating that barite is a closed system for the 226Ra-210Pb dating method.  
For the first time, the 226Ra-210Pb and the 228Ra-228Th ages were 
systematically obtained for the samples from the Okinawa and the South 
Mariana Troughs. The ages show that Hakurei Site in Izena Hole field is the 
youngest, and Yoron Hole field, then, Hatoma Knoll field in the oldest. 
Most of the 226Ra-210Pb and 228Ra-228Th ages are younger than ESR 
and U-Th ages, from the Previous Works, where this inconsistency would be 









































































































































A2. 貝化石の ESR年代測定 
（サンギラン初期人類遺跡・黄島貝塚・犬島貝塚） 






































































 = − 
ここでは親核種のある時間 t における数であり，は壊変定数である。 






 	は = 0におけるの値である。壊変定数は放射性核種ごとに異なった値を
もつ。 
T を半減期として 




 ∗=  − 	 
	は = 0におけるの値である。 
現在の時間	を 0 として，過去に遡って時間を数える時間軸を考える。 
時間の間に放射性娘核種 ∗が生成される数量はその間に壊変する親核種の
数量に等しいので， ∗= 	 − で表される。よって次の式が得られる。 
 = 	 + 
 − 1 
とは現在の量であるので，その測定が可能である。 
 
1.2.1 K-Ar 法 
 40K の崩壊により生じる娘核種である 40Ar を測定する。40Ar が生じる可能性
を von Weizsadker (1937)が指摘して以来，原理的には 40K と崩壊性起源の 40Ar
の測定によって K-Ar 年代測定が可能であることが知られていた。このことを実
際の鉱物で Aldrich and Nier (1948)が実証した。1950 年代初めにこの方法の基
礎的な問題点が追及され，1950 年代後半に実用化された。 
 40Kは半減期 12.5億年でβ壊変により 40Ca，電子捕獲により 40Arに壊変する。 
 40K が 40Ca 及び 40Ar に壊変する際の単位時間当たりの確率(壊変定数)をλ，
4 
 
β,	 ℯで表すと 40K としての壊変定数λとの関係は次のようになる。 
λ =  + ℯ 
 K-Ar 年代測定法は 40K と放射性起源 40Ar の組み合わせを用いて行う。40Ar
を 40Ar*で表すと，40K のうちのℯ ⁄ 倍に相当する分が 40Ar に壊変するので，
40Ar*と 40K の間には次の式が成り立つ。 
 ∗= 	 ! 	 ℯ 
 − 1 
 これより年代 t は次式で計算できる。 




! 	 # 
 すなわち試料中の 40K 及び 40Ar*を測定することで，年代 t が求められる。 
 自然界に存在する K の同位体は 39K，40K，41K の 3 つで，それらの現在の存
在比は特殊な場合を除いて一定で割合は決まっている。測定器で K を測定し，
K の量から 40K は計算で求められる。 
 40Ar*は試料中の Ar 同位体比と量を質量分析装置で測定することにより求め
る。その際，一般的には試料中の Ar は 40Ar*以外には現在の大気の Ar の値を
もった Ar のみが存在するとして，40Ar*は次式で求める。 
 = $  	 %&'&() 	 − 295.5 × $ ./ %(01 
添え字 total は測定した Ar の全量を示し，$  	 ./2 %(01は大気中の Ar の同位
体比より 295.5 に相当する。 
 この仮定を用いることにより，K-Ar 法では 1 つの試料から年代数値を計算で
きることが大きな特徴である。K は岩石や鉱物中に普遍的に存在するので適用
できる試料の種類が多く，また 40K の半減期が 12.5 億年なので原理的に地球生




1.2.2 Rb-Sr 法 
 87Rb は半減期 488 億年で，β壊変により娘核種 87Sr になる。この放射壊変を
用いて年代測定を行う。また，Rb は K を含む岩石や鉱物に含まれるので，Rb-Sr
年代測定法に適用できる試料の種類が多い。 
 親核種である 87Rbはβ壊変して娘核種 87Srになる。Rb-Sr年代を求めるには，





34/ #0 + "
6745
34/ # exp45 − 1 
$ 345 34/2 %0 ∶  = 0 における初生比 
45 ∶ 	 6745 	 の壊変定数 
同じ初生比と年代 tをもつ岩石や鉱物試料に対して 87Rb/86Srと 87Sr/86Srの間で
は直線関係が成り立つ。 
 
1.2.3 U-Pb 法，Th-Pb 法 
 自然界には U として 238U，235U，234U が存在し，いずれも壊変するが，234U




ほど大きくは変動しない。また Th の同位体としては 232Th のみで，多くの中間







 Uの放射性同位体として 238U，235U，234Uが存在し，Pbとしては 208Pb，207Pb，
206Pb，204Pb が安定同位体として存在する。204Pb のみが放射性起源同位体を含
まない。U，Th から Pb に壊変する系は最終的には次のように示される。 
<.4 → >7	/ + 8@ + 6B 
<.C → >7	5 + 7@ + 4B 
ℎ. → >7	4 + 6@ + 4B 
ここで，それぞれに対応する壊変定数を4，C，で表すと，これらは次のよう
な値をもつ。 
4 = 0.155125 × 10GH 年⁄  
C = 0.98485 × 10GH 年⁄  
 = 0.049475 × 10GH 年⁄  
また現在の U 同位体比は一定と考えてよく <.4 <.C2 = 137.88である。 
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 ここで添え字 iが付けられているものは年代 = 0における各同位体の初生比，
その他は現在の値である。これらはアイソクロン法により年代を求めることが
できる。しかし実際には地表付近にさらされた岩石・鉱物中の U は変質によっ
















大気中の窒素の同位体 14N との衝突で 14C を生じる。 
14N(n, p)14C 
14C は半減期 5730 年でベータ壊変して再び 14N になるので，宇宙線による照射
の条件が一定であれば，大気中の 14C は生成される量と壊変する量とが等しく




の組織を構成している C との交換を繰り返しており，生体中に含まれている 14C
の炭素全体に対する割合は大気と同じになっている。 




ここでは N は定常状態における C の量である。 
この式より年代 t は次のように表される。 
t = 1 ln
	  
 この計算で用いる半減期は，Libby (1952)によってこの方法が開発された当時
に定められた値である 5568 年(実際は 5700 年)を用いることになっている。ま
た大気中の 14C濃度は 1945 年以降の原水爆実験のために発生した 14Cの影響や
化石燃料の使用によりそれまでの値に対して大きく変化している。そのため，




気循環によってその差は 2-3 年程度で均一化される。海洋の場合は 17 年程度か
かるとの報告もある。 
 








万年及び 72 万年である。 
 10Be 法，26Al 法では微化石などが存在しない遠洋性堆積物，マンガン塊，氷











 ある系に対してそれを乱す現象が生じた年代を 0 とし，それ以後はその系が
各同位体に関して閉鎖系を保持していると仮定すると，娘核種Mの親核種NOP
に対する係数率の時間変化は次式で表される。 







1.4.1 U‐Th 法 









ている U 同位体を取り込むが，Th 同位体はほとんど取り込まず，炭酸塩硬組織
の生成時には U に対して Th の存在比は無視できるほど少ない。このような試
料では時間の経過とともに 234U の壊変によって 230Th が生成され，その
230Th/234U の放射比は約 50 万年で永続平衡に到達する。238U の半減期(4.468×
109 年)は 230Th の半減期(7.52×104 年)に比べてはるかに長いので，230Th の壊








1.4.2 226Ra‐210Pb 法，228Ra‐228Th 法 
本研究では重晶石中に含まれる 226Ra，228Ra の壊変を利用して年代測定をす






































hT = UBQR 
ここでℎはプランク定数，Tはマイクロ波の周波数，Bは磁場モーメントの最小値
を表す。g は構造や電子状態に関する系に特有な定数で g 値と呼ばれ，常磁性体
では 1-6 程度の値をとる。したがって特定の g 値をもつ信号を対象とし，ESR
強度を測定することにより試料が保持している不対電子量に対応する量を得る
ことができる。 
 試料が得た総被曝線量を ESR の信号強度として，試料が 1 年当たりに受ける
年間線量率で割ることで年代が求められる。 
年代V = 総被曝線量WXWV年間線量率WYV/V 
 
 
図 1.1 磁場強度に対する電子スピンのゼーマンエネルギー状態の変化 
hT = UBQ 
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1.5.2 OSL 法，熱ルミネッセンス法 















試料が 1 年当たりに受ける放射線量で割ることで年代が求められる。 
 
 












料の年代tと U 濃度に比例する。その関係式は次式で表される。 
ρ\ = f ^.4 <
.4 



















































































































 =  −   
または 
 =  1 − 1

























 =  − 1.022 





図 2.1 光電効果のメカニズム 
 
 















が 2 桁ほど低い HPGe が 1970 年に開発されてから，今日までの技術的進展と
その普及はめざましく，現在では Ge(Li)はほとんど HPGeに置き換えられた。 

















































































































質量分析装置でこのピッチブレンド中の U の濃度を測定したところ 59.3%であ
った。このピッチブレンドを NaClと SiO2にそれぞれ混ぜて薄め 46～186ppmに










質量分析装置でこの硝酸トリウム四水和物中の Th を測定したところ 39.66%で
あった。この硝酸トリウム四水和物を NaClに混ぜて薄め 69～294ppmになるよ






KCl の標準試料として使用するために，KCl の試薬を使用した。KCl は K2O




GSJ 岩石標準試料については JG-1a・JB-3・JR-1・JG-3・JA-2 を使用した(図
3.1，表 3.4)。これらの試料中の化学組成は吸光光度分析方法 (Colorimetry, 
Photometry, Spectrophotometry)・蛍光定量法(Fluorimetry)・γ線分光分析(Gamma 
Counting)・ICP質量分析法(Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry)・機器中
性子放射化分析(Instrumental Neutron Activation Analysis)・放射化分析(Neutron 
Activation Analysis)・NT・放射化分析(Radiochemical Neutron Activation Analysis)・







テルの袋で 2重密閉し 10日間放置した(図 3.2)。222Rnは半減期 3.824日であるた
め，粉砕によって 222Rn が放出されたとしても，密封されて 10 日経てば，ほぼ
放射平衡に達していると考えてよい。その後，キャンベラ製の低バックグラウ
ンド純 Ge半導体検出器(GC12520)に入れ U標準試料は半日，Th標準試料は 2日




 U標準試料のγ線スペクトルを図 3.3に示す。 
ピッチブレンドを使用して作成したUの標準試料の 226Ra(186keV)，214Pb (295 ， 
352 keV) , 214Bi (610 , 1120 , 1765keV)のピークのカウント数は，濃度に比例して
おり，最小二乗法によって得られた直線と誤差の範囲で一致した(図 3.4-9)。混






 Th標準試料のγ線スペクトルを図 3.10に示す。 
硝酸トリウム四水和物を使用して作成した Th の標準試料の 212Pb (239 , 300 













測定後，得られたγ線スペクトルから，238Uの娘核種である 214Pb (295 , 352 
keV) , 214Bi (610 , 1120 , 1765keV)， 232Thの娘核種である 212Pb (239 , 300 keV), 
228Ac (338 , 911 , 969 keV)，208Tl (583 , 2614 keV)， 212Bi (727.2keV) ，40K(1460keV)
のピーク部分(表 3.5)のチャンネルにおけるカウント数を金沢大学理学部放射化
学講座作成のγ線解析ソフト SPECanal (http://rcwww.kek.jp/hmatsu/specanal/)を
使用して合算したものよりピーク面積を求め，標準試料との比較から U, Th, K
の濃度を求めた。放射平衡を仮定すると各ピーク部分のチャンネルにおけるカ
ウント数から得られた濃度が一定となった。各ピークのカウント数から放射平





 GSJサンプルの U濃度の測定結果を表 3.6，図 3.23に示す。横軸は公表されて
















 GSJの岩石標準試料によるでは JR-1以外は誤差の範囲で一致した。 
JR-1については，Imai et al (1995)で確認するとγ線分光測定器で測定した値は
本実験と同じ傾向を示すことが確認できた。 




















NaCl 20.47044 0.00 0.00 
NaCl 50 19.99173 1.73 51.3 
NaCl 100 20.00282 2.82 83.6 
NaCl 300 19.97626 6.26 186 
SiO2 20.00849 0.00 0.00 
SiO2 50 20.00158 1.58 46.8 
SiO2 100 20.00371 3.71 110 
SiO2 300 20.02606 6.06 179 
 





Th 75 20.04466 3.50 69.3 
Th 150 20.07936 6.33 125 
Th 300 20.09802 14.91 294 
 










表 3.4 試料採取地(https://gbank.gsj.jp/geostandards/welcomej.html) 
試料名 岩石 試料作成年 試料採取地 
JG-1a 花崗閃緑岩 1984 群馬県沢入 
JB-3 玄武岩 1983 山梨県鳴沢村(富士山) 
JR-1 流紋岩 1982 長野県和田峠(北) 
JG-3 花崗閃緑岩 1986 島根県三刀屋 
JA-2 安山岩 1985 香川県坂出市(さぬき石) 
 




図 3.2 作成した試料 
 
 




図 3.4 作成した U標準試料の 186keV(226Ra)のピークのカウント数 
 
 




図 3.6 作成した U標準試料の 352keV(214Pb)のピークのカウント数 
 
 






図 3.8 作成した U標準試料の 1120keV(214Bi)のピークのカウント数 
 
 




図 3.10 γ線スペクトル(Th125ppm) 
 
 




図 3.12 作成した Th標準試料の 300keV(212Pb)のピークのカウント数 
 
 





図 3.14 作成した Th標準試料の 583keV(208Tl)のピークのカウント数 
 
 





図 3.16 作成した Th標準試料の 911keV(228Ac)のピークのカウント数 
 
 





図 3.18 作成した Th標準試料の 2614keV(208Tl)のピークのカウント数 
 
 
図 3.19 γ線スペクトル(KCl) 
43 
 
表 3.5 測定に使用したγ線ピークのエネルギー(keV)とその核種と放出率(%) 
U系列(keV) Th系列(keV) K(keV) 
核種 γ線 放出率 核種 γ線 放出率 核種 γ線 放出率 
226Ra 186.10 3.50 212Pb 238.632 43.3 40K 1460.830 10.67 
214Pb 295.213 18.5 212Pb 300.087 3.28    
214Pb 351.921 35.8 228Ac 338.322 11.3    
214Bi 609.312 44.8 208Tl 583.191 84.5    
214Bi 1120.287 14.8 212Bi 727.330 6.58    
214Bi 1764.494 15.36 228Ac 911.205 26.6    
   228Ac 968.971 16.2    







図 3.21 各ピークのカウント数から放射平衡を仮定して求めた U 濃度の例
(JG-1a) 
 




表 3.6 GSJ標準試料の文献値(Imai et al., 1995)と測定値 
 U(ppm) Th(ppm) K2O(%) 
 文献値 測定値 文献値 測定値 文献値 測定値 
JG-1a 4.69 4.78±0.10 12.8 13.60±0.49 3.96 4.04±0.09 
JB-3 0.48 0.57±0.05 1.27 1.39±0.31 0.78 0.81±0.03 
JR-1 8.88 7.80±0.22 26.7 28.68±0.59 4.41 4.55±0.06 
JG-3 2.21 2.21±0.00 8.28 5.17±0.32 2.64 1.91±0.03 









図 3.24 GSJ試料の Th濃度測定結果 
 


































 海底熱水活動の年代測定に適用可能な年代測定法には，適用範囲 15 年未満の
重晶石を使用する 228Ra-228Th 法，適用範囲 150 年未満の重晶石を使用する
226Ra-210Pb 法，適用範囲数年から数千年の重晶石を使用する ESR 法，適用範囲
数千年から数十万年の硫化物を使用する 238U-230Th 法がある。 
 
4.2 先行研究 
 先行研究のひとつとしては北大西洋中央海嶺の TAG mound(図 4.1)について硫
化物に 238U-230Th 法を適用したところ，中層の真ん中付近が古くその上下の年代

























式量：233.43 g/mol  
結晶構造：斜方晶系 







いて ESR 年代測定と非平衡年代測定で得られた年代を比較した例はない。 













が生成された瞬間を t=0 として年代が計算される。 
重晶石は 226Ra を選択的に結晶中に取り込む。226Ra は 210Pb を経て最終的な安
定の娘核種に至る(図 4.3)。これを微分方程式で表すと 

 = λ    
	
 = −λ + λ   
: 226Ra 
: 210Pb 
: 226Ra,   4.33 × 10	 y (T ⁄ = 1600) 
: 210Pb,  3.11 × 10	 y (T ⁄ = 22.3) 
数年の期間では，半減期が 1600 年の 226Ra の減少は無視することができる。 
つまり，226Ra の数は一定である。 
よって N2 は次のように表す。 
 の初期値は 0 であると仮定すると 
 = 	 1 − !
	"#   
したがって放射能比$% は次のように表される(図 4.4)。 
$% =	 	&	& = 1 − !
	"   
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年代 t は 
t = − 	 ()*1 − $%+   
で算出される(図 4.5)。 
同様に，重晶石は 228Ra を結晶中に取り込む。228Ra が壊変していく際に 228Th
を経て 228Th も壊変していく(図 4.6)。上式より， 
: 228Ra 
: 228Th 
: 228Ra,   1.21 × 10	 y (T ⁄ = 5.75) 
: 228Th,  3.62 × 10	 y  (T ⁄ = 1.912) 
の初期値が 0 であると仮定すると， は 228Ra の初期値である。 
   = !"     
   = 	 !
" − !	"#   
放射能比 /0 は次のように表される(図 4.7)。 
  /0 =	 	&	& =
	
	
 1 − !*	+"#  
年代 t は 
  t = 	 () 11 −
	
	






図 4.3 ウラン系列壊変系列図 
 





図 4.5 226Ra-210Pb 放射能比の時間変化 
 





図 4.7 228Ra-218Th 放射能の時間変化 
 
 




 重晶石を用いた 228Ra-228Th 年代測定法は Grasty et al.(1988)によってされてい
る。ファン・デ・フーカ海嶺(Juan de Fuca Ridge：太平洋北東部，バンクーバー
沖に発達する中央海嶺)の熱水噴出孔は 1 年間で 6 センチ成長していることが確
認されている。228Ra-228Th 年代は 3-6 年はという結果が得られている。 
また，228Ra-228Th，226Ra-210Pb 測定が Noguchi et al. (2004)によって重晶石を用
いた沖縄トラフの測定がなされている。この研究では 226Ra-210Pb 年代測定法は
重晶石を化学処理して，測定に用いることが重要であるとされている。沖縄ト
ラフの伊是名凹地と伊平屋北部海丘で 228Ra-228Th 年代は 5-15 年以上，226Ra-210Pb
年代では 5-90 年とされている。 
ESR 年代は Okumura et al.(2010)が初めて測定した。マリアナ海溝は 300-470 年
と沖縄トラフの伊是名海穴は 3620-5670 年とされている。 










図 4.9 ESR 年代と 230Th/234U 年代の比較(Takamasa et al, 2013) 
 
4.6 Rn の損失 
4.6.1 Rn 損失の可能性 
 上記の非平衡年代では，試料の閉鎖系が仮定されている。ところが，陸上の
石油鉱床で産出する重晶石について，結晶からラドンが損失しているという報
告がある (White and Rood, 2001)。この報告によると，重晶石に含まれるウラン
系列の核種(Ba を置き換えて 226Ra を初期に取り込む)が，222Rn を経て，最終の
安定核種 206Pb に壊変していく間に，試料によって結晶から 3％から 20％の 222Rn
を失っている。この報告の実験では 214Pb ピーク(295keV，352keV)，214Bi ピーク




 もし，同様に海底の熱水性重晶石からも 222Rn の損失があるとすれば，閉鎖系




4.6.2 Rn 損失実験用容器と試料 
 Rn 損失実験用容器として直径 100mm，長さ 20mm の肉厚のステンレスパイプ







検出器(EGP-100-10R (INTERTECHNIQUE))を用いてガンマ線分光測定を 24 時間
行い，214Pb ピーク(295keV)，214Bi ピーク(610keV)を定量した。White and Rood
の実験では 214Pb ピーク(352keV)も使用しているが，本研究に使用した検出器で
は安定して確認されないため除外した。 




 測定結果を図 4.11 に示す。 
 横軸は経過日数で縦軸は放射能である。0 日はふたを開けた状態で 24 時間測
定した。その後ふたを閉めて 9 日間測定した。核種ごとに違いがないか 226Ra の
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娘核種である 214Pb と 214Bi の 2 つのピークで確認した。核種ごとの違いはなく
放射能に時間変化はなく一定であることが確認できた。 
 図 4.11 で表される点線及び破線は 222Rn がすべて損失していた場合，activity of 
222Rn で示される線で放射能は増えていく。 
これは下記の式で表される。 




: 226Ra,   4.33× 10	 y (T ⁄ = 1.600 × 104) 
: 222Rn,  0.18	 d (T ⁄ = 3.82357) 
 
  





図 4.11 経過日数と放射能 
 
4.3.5 結論 
 上記より海洋熱水性重晶石から 222Rn は失われていないことが示された。これ



















穴，与論海丘についての熱水活動域で 2011 年に海洋開発機構(JAMSTEC) の研
究船を用いた調査航海，航海番号 NT11-20 の Remote Operation Vehicle (ROV) 
Hyper - Delphine を使用して採取した硫化物の堆積物を使用した。 
マリアナトラフ 
 マリアナトラフ(図 4.13)は，北西太平洋のマリアナ諸島の東，北緯 11 度 21 分，
東経 142 度 12 分に位置する，世界で最も深い海溝である。太平洋プレートはこ
のマリアナ海溝においてフィリピン海プレートの下にもぐりこんでいる 



















HPD#1333G06 NT11-20 27° 29’383 N 127° 32’001 E 591
HPD#1333G05 NT11-20 27° 29’383 N 127° 32’001 E 591
HPD#1333G03 NT11-20 27° 29’328 N 127° 32’123 E 580
HPD#1333G07 NT11-20 27° 29’383 N 127° 32’001 E 591
HPD#1333G08 NT11-20 27° 29’383 N 127° 32’001 E 591
HPD#1333G11 NT11-20 27° 29’425 N 127° 31’995 E 566
Hatoma Knoll
HPD#1331G01 NT11-20 24° 51’451 N 123° 50’478 E 1499
HPD#1331G07 NT11-20 24° 51’520 N 123° 50’559 E 1490
Hakurei Site in Izena Hole
HPD#1313G05 NT11-20 27° 14’858 N 127° 3’962 E 1613
Southern Mariana Trough
Archaean Site





図 4.12 沖縄トラフ 
 




 実験方法の手順を図 4.14 に示す。重晶石を含むバルク試料 20g 程度をプラス
チックシャーレに入れポリエステルの袋で 2 重密閉した。いくつかの試料につ
いては単離した重晶石試料を粉砕して NaCl と混ぜて 20g 程度としてプラスチッ
クシャーレに入れポリエステルの袋で 2 重密閉した。岡山理科大学の低バック
グラウンド純 Ge 半導体検出器(GC1520 (CANBERRA))に入れガンマ線分光測定
を行い，228Ra と 228Th の娘核種である 228Ac(911keV) ，212Bi(727.2keV)ピークを
定量して 228Ra-228Th 年代を算出した。第 3 章で作成した Th125 を標準試料とし
て用いた。 
 次に単離した重晶石試料を粉砕して NaCl と混ぜて 3g くらいとし，プラスチ
ック製サンプルびんにいれ蓋を閉めた。高知大学海洋コア総合研究センターに
て低バックグラウンド純 Ge 半導体検出器(System 8000 (Princeton Gamma-Tech 
Instruments Inc.))に入れガンマ線分光測定を行い，210Pb(46.5keV)と 222Rn の娘核
種である 214Biピーク(610keV)を定量して，226Ra-210Pb年代を算出した。Uを 59.3%




















































 年代の一覧を表 4.2 に示す。 
 
4.8.1 鳩間海丘 
 1331G01 の 3 試料について，228Th, 228Ra ともにピークは見られなかった。210Pb, 
226Ra はピークの確認はできたが放射平衡に達していた。ESR 年代で古い値が得
られていることから年代が得られなかったことについて整合性がある。 
1331G07 の試料については ESR 年代測定では 23 年 228Ra-228Th 年代では 5.3 年
と ESR 年代のほうが古い結果が得られた。 
 
4.8.2 与論海丘 
1331G06 については 226Ra-210Pb, 228Ra-228Th について年代が得られたが，
228Ra-228Th, 226Ra-210Pb,  ESR 年代の順に若い結果が得られた。 
1333G05 については 228Th, 228Ra のピークは確認できなかった。226Ra-210Pb に
ついては同じような年代が得られたが，ESR 年代のほうが古い結果が得られた。 
1333G03 については 226Ra-210Pb, 228Ra-228Th, ESR 年代について同じような結果
が得られた。若い年代のものについては 3 つの年代が一致している。 
1333G07, G08, G11 については 228Ra-228Th, 226Ra-210Pb,  ESR 年代の順に若い
結果が得られた。 









 903R7-2-3 については 226Ra-210Pb 年代は平衡に達していて確認できなかった。












図 4.15 沖縄トラフの年代の比較 
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HPD#1333G06 b 11.5±0.47 21.3±0.23 0.54±0.02 24.9
+1.7





d 11.0±0.48 21.9±0.24 0.50±0.02 22.6
+1.5





f 12.3±0.49 21.9±0.24 0.56±0.02 26.7
+1.8




















HPD#1333G03 a 2.34±1.05 34.2±0.45 0.07±0.03 2.3
+1.1
-1.0 65.0±5.01 65.4±2.60 0.99±0.09 4.5
+0.77
-0.65
a*** nm. 63.1±5.07 64.0±2.94 0.98±0.09 4.4
+0.81
-0.67










HPD#1333G07 a 22.1±0.83 34.0±0.40 0.65±0.03 33.7
+2.4





b 20.6±0.82 33.8±0.40 0.61±0.03 30.2
+2.1





c 19.0±0.78 32.5±0.39 0.58±0.02 28.2
+2.0





d 14.7±0.83 33.7±0.41 0.44±0.03 18.5
+1.5





HPD#1333G08 a 20.1±0.85 36.0±0.42 0.56±0.02 26.4
+1.8





b 15.5±0.77 32.0±0.39 0.49±0.02 21.4
+1.6










HPD#1333G11 a 7.34±1.04 36.6±0.48 0.20±0.03 7.2
+1.2






HPD#1331G01 b 1.37±0.23 1.09±0.08 1.25±0.23 nd. 3300
+710
-600
d 1.23±0.25 1.20±0.08 1.02±0.22 nd. 2400
+300
-280
f 1.90±0.31 1.85±0.10 1.02±0.18 nd. 2500
+380
-340





Hakurei Site of Izena Hole
HPD#1313G05 g 3.35±0.75 18.3±0.31 0.18±0.04 6.5
+1.7















k 3.34±0.71 18.0±0.29 0.19±0.04 6.6
+1.6





l 3.39±0.73 17.7±0.30 0.19±0.04 6.8
+1.7
-1.6 17.6±1.40 13.2±0.54 1.34±0.12 9.2
+5.4
-2.3
l*** nm. 22.3±2.08 16.5±0.83 1.35±0.14 9.6
+15
-2.8
m 4.68±0.68 19.1±0.29 0.24±0.04 9
+1.6







903R7-2 3 31.8±0.87 30.4±0.33 1.04±0.03 nd. 1650
+340 **
-280










































4.10.2 BSE 像 




古い試料については 2 回以上の熱水活動でできた試料である可能性がある。 
年代の一致していない試料の BSE 像を図 4.17 に示す。 




























図 4.18  HPD#1333G03c 
 
4.7.3 異なった年代の試料の混合 
4.7.3.1 異なる試料が 50％ずつ 2 種類混ざっていると仮定した場合 
 年代の異なる試料が 50%ずつ 2 種類混ざっていると仮定した場合，若い試料
を 5 年古い試料を 1000 年とすると ESR 年代測定法では平均された 503 年という
値が，226Ra-210Pb 年代測定法では 2 種類の試料が寄与するので 21 年という値と
なり，228Ra-228Th については 1000 年の試料は親も娘もなくなっていて寄与しな
いので 5 年という結果が得られる。このように非平衡年代測定法の場合は若い
試料の寄与が大きい(図 4.19)。 
 与論海丘(HPD#1333G07a)の試料について，90 年と 10 年の試料が 50%ずつ混
ざっていると仮定すると，計算で 228Ra-228Th 年代は 10 年，226Ra-210Pb 年代は 29






図 4.19 年代の異なる試料が 50%ずつ 2 種類混ざっていると仮定する 
 
表 4.3 与論海丘(HPD#1333G07a)の分析 
























 沖縄トラフの与論海丘については 226Ra-210Pb 年代は 2.3～77 年，228Ra-228Th 年
代は 4.2～11 年であった。鳩間海丘は 226Ra-210Pb 年代は 2.3～77 年，228Ra-228Th
年代は 4.2～11 年であった。226Ra-210Pb 年代は得られなかった，228Ra-228Th 年代
は 5.3～∞年であった。伊是名海穴は 226Ra-210Pb 年代は 5.1～9 年，228Ra-228Th 年
代は 7.6～11 年であった。 
 以上より非平衡年代測定法の有効性を確認できた。 
 本研究は初めて 226Ra-210Pb, 228Ra-228Th, ESR 年代測定法で得られた年代を比べ
た。 
































5.1 低バックグラウンド純 Ge半導体検出器の定量システムの構築 
標準試料の作成を行った。 
ピッチブレンドを SiO2 と混合して U 標準試料を、硝酸トリウム四水和物を
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クトルから，226Ra，214Pb， 214Bi，212Pb， 228Ac，208Tl，212Bi，208Ti，40K のピ
ーク面積をカウント数の合算により求め（金沢大学理学部放射化学講座提供
SPECanal を使用），バックグラウンドの計測(14 日間)のカウントを引き， JG-1a






粉末の試料 100gを，円形のプラスチックのカプセルに入れ 20 日以上放置した。
5cmの鉄と 10-20cmの鉛ブロックで遮蔽されたORTEC製 25%相対効率の純ゲル















JA-2 などで IPH の測定値が高めに出ている。IPH の JR-1 についてはエネルギー





Th，K はほぼ一致した結果となっているが，Th の値について IPH でいくらかの
ばらつきがみられる。OUS では複数のピークでばらつきがある(図 A1.1)のでそ
のばらつきを誤差として評価して平均をとっているのに対し，IPH では 1 つの核
種のみを使用していることによるのかもしれない。 
今回 JG-1a の文献値を基準として他の試料の U，Th，K 濃度を求めた。しかし，
JG-1a を特別扱いをする理由はなく他の試料の値を基準に用いてもよい。他の試
料の文献値をそれぞれ基準として，測定値―文献値の相関を調べたところ，JG-1a
を用いた場合に相関係数が U の場合 0.9961，Th の場合 0.9776，K の場合 0.9930
と 1 に最も近く，JG-1a が望ましいことがわかった。 
 
5. まとめ 







表 A1.1  OUS で測定に使用したγ線ピークのエネルギーとその核種 
 
 




図 A1.1  U 濃度についての測定結果と文献値との比較 
文献値* OUS IPH 文献値* OUS IPH 文献値* OUS IPH
JG-1a 4.69 4.88±0.12 12.8 12.08±0.18 3.29 3.63±0.02
JB-3 0.48 0.56±0.09 0.66±0.19 1.27 1.32±0.27 0.51±0.47 0.65 0.66±0.03 0.67±0.03
JR-1 8.88 7.72±0.70 6.70±0.13 26.7 25.5±1.45 24.0±0.07 3.66 3.67±0.10 4.00±0.03
JB-1b 1.30-2.1 1.33±0.06 1.68±0.09 13-8.34 9.43±0.38 8.31±0.16 1.32 1.14±0.03 1.18±0.02
JG-3 2.21 2.21±0.05 2.62±0.18 8.28 8.23±0.51 5.87±0.46 2.19 2.23±0.04 2.50±0.04
JA-2 2.21 1.95±0.09 2.98±0.14 5.03 4.89±0.26 3.36±0.36 1.50 1.55±0.03 1.66±0.03
*Imai et al. (1995)






















図 A1.2  Th 濃度についての測定結果と文献値との比較 
 
図 A1.3  K2O 濃度についての測定結果と文献値との比較 
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1 序論  





貝化石の年代測定においては，1940 年代の後半から 50 年代の前半にかけてアメリ
カ合衆国シカゴ大学のリビーが開発した 14C 年代測定法が使用されてきた。  
1981 年に貝化石の研究が Radtke，Ikeya，Ohmura らによって始められた。DE(総
被曝線量 )はさまざまな方法で見積もられ，観測される信号ｇの使用の選択に関する
意見の相違が発生した。Molokov と Hutt そして Hutt 他によって 1985 年にアラゴ
ナイト殻の貝化石は g=2.0058，2.0032，2.0020，2.0012 および 1.9976 で 5 つの線
を ESR スペクトルで示すことが確認されている。そのすべてが異なった DE の結果
をもたらした。Molokov と Hutt(1985)が信号 g=2.0020 の使用を推薦したが，
Radtke(1985)他はそれには耐熱性がなかったのを示して信号 g=2.0014 を推薦した。
信号 g=2.0010 は Tsuji 他 (1985)によって使用された。Kai and Ikeya,(1989);Huang 
et al., Peng et al.,(1989) な ど の い く つ か の グ ル ー プ が 使 用 す る 信 号 を
g=2.0006-2.0010 に決めた。 Barabas(1992)他は高いマイクロ波パワーでは信号
g=2.0006 を使用するという考えを紹介した。Grun(1989)は，信号 g= 2.0020 から
の 効 果 を 排 除 す る こ と が で き る よ う に 信 号 g=2.0014 の 使 用 を 勧 め た 。
Yoshida(1996)によって詳細に研究されたことによると (1996)calcitic 殻には，かな
り複雑なスペクトルがある。  Ninagawa 他 (1985)は， calcitic の殻を計測するのに
信号 g= 2.0004 を使用した。Bahain(1995)は U-uptake モデルと U-series 計測を使
用する軟体動物殻の ESR 計測の困難に関して報告した。他方では，Schellmann と
Radtke(1997)は，アルゼンチンとチリの沿岸地域の海洋から出土した貝殻の ESR
計測の結果が 125ka を示し neotectonic 運動を定量化すると報告した。それらの証
拠は，時代が酸素同位元素ステージ 5 より古い状態で aragonitic 軟体動物殻の最大
の年代測定の限界は下側に達しているのを示し，より高いところでは，ステージ 7
を示す。現在，貝化石の ESR 測定では信号 g は Ikeya(1993 )の g=2.0057，2.0031，













1.2 ESR の原理  
 ESR（electron spin resonance：電子スピン共鳴）は，物質中の不対電子が静磁
場中でマイクロ波を吸収する性質を利用して，不対電子を検出する手法である。こ
の現象は 1945 年に見出され（Zavoisky, 1945）て以来，遷移金属の電子状態や常
磁性格子欠陥の構造の研究に用いられてきただけでなく，有機物のラジカルの同定
などの有機化学の分野においても多くの成果を挙げてきた。  
 不対電子が磁場中に置かれると，磁場の方向を z 軸として，スピン電子数 SZ は










格子欠陥やラジカルの種類を特定するのにこの g 値が用いられる。  
 年代測定に用いる試料は，100～200mg 














1.3 ESR 測定装置  
   ESR 測定装置について図 A2.A2.1 に示す。  
 














物質中の原子の数を N０，1 個の電子スピンの周辺の b 個の格子位置が不感領域に
入るとすると線量を Q＝Dt（mGy/y）とし  
となる。Q＝－DE で N＝0 とおくと  
( ) ( )( )( )[ ]EDQNabbNN +−−= 00 /exp1/    (1) 
となる。（Q＋DE）＜＜N0／ab の時は  
( ) 00 / NbNNa
dQ
dN
























( ) ( )EEE DQaDDQaN /1+=+=   (3) 
である。  
 人為的に放射線を線量 Q だけ照射して信号強度が I0 から I(Q)なったとすると  
( ) ( ))(1 EDQaeIQI −−∞ −=    (4) 
Q：人為放射線量，DE：総被曝線量  
年間線量率の評価は年代を決定するために重要な値である。年間線量率は試料
中の U，Th，K 含有量を純 Ge 半導体検出器を用いて測定し，換算係数を用いて
線量へ変換する。γ線スペクトルから U，Th，K の含有量を求める。よって U，









総被曝線量＝年代 y    (5) 
1.5 ESR 年代測定の範囲  






 と書ける。τは絶対温度 T(゜K)での欠陥の寿命， v 0 は固体または分子の固有振動数
である。k はボルツマン係数，E は活性化エネルギーである。試料を一定の温度に
保ち，ESR 信号強度の減衰を測定する等温焼鈍実験を行うと信号強度 I(t)は 
I(t)=I0exp(-t/τ) 
 と書けるので，温度 T での寿命τが求められる。 
式より低温でも十分に長い時間が経てば同様のことが起きる。  
              
1.6 貝化石に見られる ESR 信号  









  図 A2.3 に貝化石の ESR スペクトルを示す。ESR 信号（ｇ値）は A: SO2－（ free 
rotation ）， B: SO3 － （ isotropic ）， C: CO2 － （ free rotation ）， D: CO2 －
（orthorhombic）である（ Ikeya. 1993）。貝化石の年代測定においては信号 C：
2.0007 を用いて年代測定を行っている。これは，マイクロ波電力を 100～200mW
まで増大させると A と C の信号強度は増大するが，B はすぐに飽和してしまう。
若い貝化石では，相対的に C よりも B の振幅が大きい場合もあるが ESR の線幅
を考えると C の強度の方が大きいので C を使用する。  
 
2 低バックグラウンド純 Ge 半導体検出器による年代測定用試料中の放射性核種の
定量  
2.1 序論  
  この実験で，低バックグラウンド純 Ge 半導体検出器の補正を行いたい。  






2.1.2 測定装置について  
  装置については図 A2.5 に示す。  
 
2.2 定量性の校正の実験  
2.2.1 試料  
  試料は産総研の岩石標準試料 JG-1a・JG-3・JB-1b・JA-2・JB-3(全て火成岩 )を
使用した。標準試料は U，K は金沢大学提供の標準試料（U:995ppm，KCl:52.8%，
20.0009g）を用い，Th は JG-1a（Th:12.8ppm，10.002g）を用いた。  

















図 A2.4 純 Ge 半導体検出器による測定例  
 
 

























































図 A2.6 試料の採取場所  
2.2.2 試料処理  
 粉末で提供された。試料をプレス機で圧縮し，カプセルに入れ，ポリエステル
の袋で 2 重密閉し，ラドンの放射平衡のため 10 日間放置した。  
2.2.3 測定  
 検出器に入れ 10 日間測定を行った。測定後，得られたγ線スペクトルから，
214Pb，214Bi，212Pb，228Ac，208Tl，212Bi，208Ti，40K のピーク部分のチャンネル
（表 A2.1）におけるカウント数を合算したものよりピーク面積を求め（SPECanal
を使用），標準試料との比較から U，Th，K の濃度を求めた。標準試料としては，  
U，K は金沢大学提供の標準試料（U:995ppm，KCl:52.8%，20.0009g）を用い，
Th は JG-1a（Th:12.8ppm，10.002g）を用いた。得られた試料の U，Th，K の
測定値の濃度を，文献値（表 A2.2）（N. Imai et al., 1995）と比較した。  
2.3 結果  
定量性の校正の実験においては表 2 のような結果を得た。参考値が産総研の値（N. 
Imai et al. (1995)）で測定値･誤差は得られた値である。  
JB-1b については参考値から著しく外れていたため今後除外する。  
標準値は産総研の参考値一覧を使用し，今回の測定値と比較したところ図 A2.7-9
の結果を得た。点が測定値で直線は参考値と測定値が一致した場合を示している。 
2.4 結論  








表 A2.1 エネルギーと試料の対応  
K
Pb-214 Bi-214 Pb-212 Ac-228 Tl-208 Bi-212 Ti-208 K-40




表 A2.2 測定値と文献値  
試料名 文献値 測定値 誤差 文献値 測定値 誤差 文献値 測定値 誤差
JG-1a 4.69 6.60 0.12 12.8 12.80 0.00 3.29 3.81 0.05
JG-3 2.21 2.85 0.01 8.28 7.57 0.44 2.19 2.45 0.03
JB-1b 1.30-2.1 10.15 0.10 13-8.34 24.42 0.84 1.32 3.95 0.05
JA-2 2.21 2.39 0.03 5.03 4.11 0.25 1.5 1.55 0.03












3 黄島貝塚とサンギラン初期人類遺跡の ESR 年代測定  
3.1 序論  
 黄島貝塚から出土したハイガイ・ヤマトシジミ，インドネシアのサンギラン初期
人類遺跡の海成層から出土したカキ・巻貝・二枚貝を使用した。  
3.1.1 黄島貝塚  
黄島は岡山県瀬戸内市牛窓町牛窓に位置する牛窓港から南東約 3km 離れた周






3.1.2 サンギラン初期人類遺跡  



































































3.2 実験（総被曝線量）   
















図 A2.11 黄島貝塚のハイガイの X 線回折スペクトル  
 
図 A2.12 サンギラン初期人類遺跡のカキの X 線回折スペクトル  
 






図 A2.14 サンギラン初期人類遺跡の二枚貝の X 線回折スペクトル  
 
表 A2.3 X 線回折装置まとめ  
場所
貝の種類 ヤマトシジミ ハイガイ カキ 巻貝 二枚貝
ピーク(2θ) 26.180 26.200 29.360 26.160 26.160




3.2.2 試料処理  
貝を洗浄し，乳鉢に入れ 100μm～500μm の大きさに砕き，0.1N の HCl 液に
浸し貝殻表面の色のついた所を除去し，0.1g ずつに分けて線量を変えてγ線を照
射し，ESR で測定した。  
3.2.3 照射  
黄島貝塚の試料については 0.015～0.300C/kg まで 8 段階に分けて照射した。  
サンギラン初期人類遺跡の試料については 1～52C/kg まで 8 段階に分けて照射
した。（C/kg→Gy：×33.7）  
3.2.4 測定  
照射した試料をガラス管に入れて黄島貝塚についてはマイクロ波出力：5mW，
磁場挿引幅：±5mT，挿引時間 30 秒，応答時間：0.03 秒，磁場変調幅：0.100mT，
サンギラン初期人類遺跡についてはマイクロ波出力：2mW，磁場挿引幅：±5mT，
挿引時間 30 秒，応答時間：0.03 秒，磁場変調幅：0.100mT，測定した。図 A2.15-19






図 A2.15 黄島貝塚のヤマトシジミの ESR スペクトル (0.5Gy) 
 
図 A2.16 黄島貝塚のハイガイの ESR スペクトル (0.5Gy) 
 






図 A2.18 サンギラン初期人類遺跡の巻貝の ESR スペクトル (34Gy) 
 
図 A2.19 サンギラン初期人類遺跡の二枚貝の ESR スペクトル (34Gy) 
 
3.2.5 測定結果  
図 A2.20-24 のような線量応答を得た。総被曝線量はハイガイ 25Gy・ヤマトシ





































































表 A2.4 総被曝線量まとめ  
場所
貝の種類 ヤマトシジミ ハイガイ カキ 巻貝 二枚貝








































































3.3 実験（年間線量率）  
3.3.1 試料  
   3.2.1 の貝化石を含む堆積物を使用した。  
3.3.2 試料処理  
 堆積物を粉砕し，それをプレス機で圧縮し，カプセルに入れ，ポリエステルの
袋で 2 重密閉し， 7 日間放置した。質量は黄島貝塚のものが 20.001g，サンギラ
ン初期人類遺跡が 20.005g である。  
3.3.3 測定  
 測定後，得られたγ線スペクトルから，214Pb，214Bi，212Pb，228Ac，208Tl，212Bi，
208Ti， 40K のピーク部分のチャンネルにおけるカウント数を合算したものよりピ
ーク面積を求め，標準試料との比較から U，Th，K の濃度を求め，Adamiec and 
Aitken(1998)の値を用い年間線量率へ換算する。そして，β線による粒径補正，
含水量による水分補正（Aitken 1985），内部線量，宇宙線による補正を行った。 
 年間線量率を D，β線，γ線，宇宙線のそれぞれの年間線量率を Dβ，Dγ，DCOS
とすると、  
COSDDDD ++= γβ  
  である。  




という結果が得られたので年間線量率は 1.2mGy/y である。（表 A2.5）  
  
 
3.4 結果  
  黄島の貝化石についてはハイガイ 10ka（ka＝1000 年）・シジミ 7ka，インドネシ
アの貝化石についてはカキ 800ka・巻貝 100ka・二枚貝 260ka という結果が得られ
た。  
表 A2.5 3.3.4 測定結果一覧  
U(ppm) Th(ppm) K(%) 含水率(%) 年間線量率(mGy/y)
黄島貝塚 3.13 12.66 2.09 3.22 1.9
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U, Th, K の濃度から求めた年間線量率と比較して議論する。 
 
2. γ線スペクトルからの年間線量率計算方法 
















2.3 Threshold 法 
 Løvborg and Kirkegaard (1974) は，NaI(Tl) シンチレーション検出器による放射




ることになる。この考え方のもとに，Murray et al. (1978) は，既知の U, Th, K を
混ぜ込んだコンクリートブロックを測定し，その値として 450keV を求めた。同
様に，Mercier and Falguères (2007) は，Threshold 法が，キャンベラ製 NaI シン
チレーション検出器 (Inspector 1000) で得られたスペクトルに有効であること








した。この装置は検出器の口径 3 インチで 240 チャンネルからなり，測定でき
る最大のγ線エネルギーが 3.6MeV となるように設定した。 
3.2 試料と測定 
オックスフォード大学に設置されている，キャリブレーション用の各辺 50cm，
中央に直径 10cm の穴のあいた４つのコンクリートブロック (U ブロック, Th ブ
ロック, K ブロック, バックグラウンドブロック)をそれぞれ 30 分間測定した。U
ブロックの U 濃度は 116.8ppm, Th ブロックの Th 濃度は 125.7ppm, これに含ま
れる U 濃度は 4.8ppm, K ブロックの K 濃度は 5.71%である(Rhodes and 
Schwenninger, 2007)。 
Université Blaise Pascal に設置してある 1m 程度の花崗岩，安山岩にそれぞれ直
径 10cm 深さ 20cm の穴をあけて 30 分間測定した。 
岡山理科大学に設置の大窪花崗岩を組み合わせて作成した各辺 1m のブロッ
クの中心にあいた 10cm×10cm 深さ 50cm の空間で 30 分間測定した。 
岡山理科大学に設置の日本原子力研究開発機構製作の人形峠製レンガを組み
合わせて作成した各辺 1m のブロックの中心にあいた 15cm×15cm 深さ 50cm の
空間で 30 分間測定した。 
倉敷市徳芳の倉敷鉱山跡の熱水変質岩にあいた直径 1.7m，深さ 56m の横穴の
奥にビニール袋を巻いた NaI シンチレーション検出器を置き 30 分間測定した。 
 
3.3 試料中の U, Th, K 濃度の定量 
粉砕した安山岩，花崗岩等の試料の 20g をプレス機で圧縮し，直径 50 ㎜，厚
さ 7 ㎜のプラスチックシャーレに入れた。ポリエステルの袋で 2 重密閉し，ラ
120 
 
ドンの放射平衡のため 10 日以上放置した。 




学講座提供 SPECanal を使用），バックグラウンドの計測(14 日間)のカウントを
引き， JG-3 を標準試料として，Imai et al. (1995)による濃度を用いて各核種のピ
ークカウントとの比較から U，Th，K の濃度を求めた。 
4. 結果と考察 
 NaI シンチレーション検出器による測定で，図 A3.1.a，図 A3.1.b に例を示すよ





ては，U ブロックを測定して得られたスペクトルを使用して U の寄与分をさら
に差し引き，Th のみのスペクトルを得た。そして，それぞれのスペクトルを，
既知のU, Th, K量でそれぞれ割り，さらに，年間線量換算係数 (Guérin et al., 2011) 
のガンマ線についての係数で割って，U, Th, K のいずれについても，1 mGy に
対応するそれぞれのスペクトルを得た。 
 それぞれのスペクトルの，全部で 240 あるチャンネルについて，そのチャン
ネル以上の高エネルギー側のチャンネルのカウント数をすべて加算した積分ス
ペクトルを図 A3.2a のように得た。図 A3.2b に示されるように，この U, Th, K
について得られた 3 つの積分スペクトルは，第 41 チャンネル (615 keV) でその





153549 カウントが 1mGy/y に対応することになる。 
以上のように，Threshold 法は Aloka 社製の JSM-102 において問題なく使用でき
ることがわかった。また交点より得られた Threshold の値は 615keV, カウント効
率は 85.3 counts/ 1 ksec/ 1 μGy/y となった。Mercier and Falguères (2007) の
Inspector 1000 についての Threshold の値は 320keV, カウント効率は 53.7 counts/ 
1ksec/ 1μGy/y であることから，アロカ社製 JSM-102 の方が感度がよい。 
この Threshold の値とカウント効率を使用して，花崗岩，安山岩等を測定して得
られた年間線量率の結果を表 A3.1 に示す。また，同様に Threshold 法 を使用し
て，キャンベラ社 Inspector 1000 によるガンマ線スペクトルから求めた年間線量
率を表 1 にまとめた。 
次に，アロカ社 NaI(Tl)シンチレーション検出器 (JSM-102)に付属のソフトウェ
アを使用して，Unfolding 法，G(E) 関数法による年間線量率を求めた。また，
各試料の低バックグラウンド純 Ge 半導体ガンマ線分光装置を用いて得られた 
U, Th, K の濃度(表 A3.2)から Guérin et al. (2011) の換算係数を用いて年間線量
率を計算した。これらの結果を表１に示す。 
Université Blaise Pascal の安山岩と花崗岩については，Threshold 法によって求め
られた値が，Aloka 社，Canberra 社両方の NaI(Tl) 検出器について 5%以内で一
致したが， U, Th, K の濃度から計算した値が安山岩でやや大きく，花崗岩では
20%程度大きくなった。大窪花崗岩，倉敷鉱山変質岩については，Unfolding 法，




























































図 A3.1b  Université Blaise Pascal の花崗岩の測定結果 
 
 





















































































図 A3.2b 図 A3.2a の拡大 
 
表 A3.1 得られた年間線量率 (mGy/y) 
 
 



















































from U, Th, K
 concentrations
安山岩 0.81 0.93 0.94 0.98～0.99 1.02
花崗岩 1.56 1.79 1.87 1.80 2.33
大窪花崗岩 1.84 2.10 2.17 --- 2.10
人形峠
レンガ 4.13 4.72 3.94 --- 4.55
倉敷鉱山 1.56 1.78 1.76 --- 1.75
Aloka JSM-102
G(E) UNF Threshold Threshold
安山岩 1.61 ± 0.04 5.90 ± 0.45 1.58 ± 0.04
花崗岩 8.64 ± 0.20 4.48 ± 0.18 4.44 ± 0.07
大窪花崗岩 3.40 ± 0.03 13.87 ± 0.50 4.02 ± 0.06
人形峠
レンガ 26.85 ± 0.45 15.51 ± 1.13 2.66 ± 0.06
倉敷鉱山 2.78 ± 0.10 11.94 ± 0.61 3.44 ± 0.06
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ついては議論があり、例えば 133Xeで 1.53×1019Bq[1]，137Csで 3.66×1016Bq，ま





































































 図 A4.5にさいたま県が観測した、さいたま市における毎日の降下物中の 137Cs
と 131Iの放射能[13]を上記の観測期間に合わせて合計したものを示す。降下した
ものが全て沈着されて本研究で採取されたと仮定した場合の値である。18日後














































図 A4.1 車のボンネットから採取した降下物のγ線スペクトル(3月 15日) 
 




図 A4.3 車のボンネット上で採取された主な核種の量の変化 
 








[1] Stohl, A., Seibert, P., Wotawa, G., Arnold, D., Burkhart, J. F., Eckhardt, S., Tapia, C., 
Vargas, A., and Yasunari, T. J. Xenon-133 and caesium-137 releases into the atmosphere 
from the Fukushima Dai-ichi unclear power plant: determination of the source term, 
atmospheric dispersion, and deposition. Atoms. Chem. Phys., 12, 2313-2343, 2012. 
[2] (独)日本電子研究開発機構、「福島第一原子力発電所事故に伴う 131Iと 137Cs
の大気放出量に関する試算(Ⅱ)－3月 12日から 15日までの放出率の再推定―」、







[4] Chino, M., Nakayama, H., Nagai, H., Terada, H., Katata, G., and Yamazawa, H. 
Preliminary estimation of relase amounts of 131I and 137Cs accidentally discharged 
from the Fukushima Dai-ichi nuclear power plant into the atmosphere. Jour. Nuc. Sci. 
Tech., 48, 1129-1134, 2011 
[5] Yasunari, T., Stohl, A., Hayano, R. S., Burkhard, J. F., Eckhardt, S., and Yasunari, T. 
Cesium-137 deposition and contamination of Japanese soils due to the Fukushima 












[11] Firestone, R. B., and Shirley, V. S. eds. Table of Isotopes, 8th ed. John Wiley & 
Sons. 
[12] http://agora.ex.nii.ac.jp/earthquake/201103-eastjapan/ radiation/timeline 
[13] http://www.pref.saitama.lg.jp/page/housyasenryou.html 
